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1．序論
1．1　本研究の背景と目的
　大気汚染物質としての粒子状物質（大気エアロゾル粒子）は、人体への直接的
影響をはじめ、酸性降下物による環境や生態系の破壊、視程障害、あるいは気象
へのインパクトなど大気環境に及ぼす影響もきわめて重要である。このような背
景の下に大気エアロゾルは、都市域における大気汚染問題として、また地球的規
模の大気環境問題として、最近特に関心が高まっている。
　大気エアロゾル粒子の発生源は、火山や海塩粒子などの自然発生源と都市域を
中心とした人為発生源とに大別することができると共に、直接大気中に粒子とし
て放出される1次粒子と、いったんガス状物質として放出された汚染物質が、大
気中で物理・化学的反応を起こし粒子化した2次粒子に分類することができる。
また、いったん大気申に排出されまたは生成したエアロゾル粒子は、輸送・拡散
申にガスや粒子同士で反応し、その性状は時々刻々と変化していく。
　このように大気エアロゾル粒子は、その発生過程がきわめて多岐にわたり、ま
た大気中の挙動が複雑であることから、大気中における性状や挙動を解明し、汚
染源としての発生源を同定したりその寄与を評価することは容易でない。
　一方、大気エアロゾル粒子を大気汚染問題の観点からみると、その環境汚染レ
ベルは、環境基準対比で評価することができる。日本においては、粒径10μ血以
下の粒子は、沈降速度が小さく大気申に比較的長時間滞留すること、および肺部
に沈着して呼吸器に影響を及ぼす恐れが大きいことから、特に「浮遊粒子状物質」
と定義し、この浮遊粒子状物質にっいて1972年1月に環境基準が設定された。浮
遊粒子状物質の長期的評価に基づく環境基準達成率は、全国的には1976～80年は
20％台で低率に留まっていたが、その後は年々上昇し1983年には63．0％にまで達
し、1984年以後は50％台で横ばいの状態が続いている。一方、大都市域での環境
基準達成率は、依然として20％以下と極めて低率に留まっている1）。
　したがって、今後大都市地域を中心に浮遊粒子状物質に対する環境改善を推進
していく必要があるが、そのためには、大都市域周辺での発生源とリセプター間
の相関性を正しく把握し、それらの知見を基により適切な環境保全・改善策を策
定し、実施していかねばならない。すなわち、粒子状汚染物質の発生源を同定し、
各発生源の汚染寄与を定量的に評価することは、粒子状大気汚染物質対策におけ
る基本的要件といえる。
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　この発生源とリセプター間の相関性は、ガス状汚染物質の場合には一般に、発
生源と気象データを基に拡散モデルを用いて推定されている。大気エアロゾル粒
子の場合にも基本的には同様な手法を用いることが可能であるが、前述したよう
に発生源が多岐にわたりかつ多様であること、性状が複雑であることなどから、
拡散モデルのみで環境影響評価を行なうことは困難である。エアロゾル粒子は、
粒径や粒子濃度、化学組成など多くの性状因子をもち、大気エアロゾルの性状や
挙動の解明、測定、環境影響評価などを困難にしているが、逆にこれら多次元、
多水準の情報を適切に利用することにより、より有用な情報を見いだすことも可
能である。
　大気エアロゾル粒子の物理・化学的性状を利用して粒子状大気汚染物質の発生
源を解析する手法として、リセプターモデルが提案された。リセプターモデルは
個々の発生源の汚染寄与を評価することはできないが、リセプターデータの取り
方によって多種多様な解析が可能であることから、今後さらに研究が進み、広く
応用されていくものと思われる。
1．2　本研究の概要
　　本研究では、粒子状汚染からの環境保全・改善対策を推進する上での基本的要
　件である、粒子状汚染物質の発生源種別寄与率推定法について検討した。まず最
　初に日本における粒子状汚染の現況、粒子状汚染の特性、粒子状汚染の発生源解
’析法について概観した。次に、発生源解析法としてのリセプターモデルによる解
　析結果の信頼性について検討し、またリセプターモデルを国設大気測定局データ
　に適用し、日本における粒子状汚染の発生源寄与特枠輻調べた。さらに最後に、
　各種大気環境・気象条件下で大気エアロゾル粒子をサンプリングし、元素分析を
　行い、得られた元素濃度データを基に、粒子状汚染エピソード時における発生源
寄与解析を行なった。以下、本論文の概要を述べる。
　　第1章では、本研究の背景ならびに概要について述べた。
　　第2章では浮遊粒子状物質の汚染推移、汚染特性について概観し、粒子状大気
　汚染の発生源解析法、発生源解析法としてのリセプターモデルについて概説し、
　さらにリセプターモデルに関わる研究をレビューした。
　　第3章では最初に、CMB法の数学モデル、数値解析法について概観し、次に
　CMB法による発生源解析の信頼性について検討した。信頼性の検討では、解析
　に用いる発生源データや環境データに内在する誤差や変動が解析結果に及ぼす影
響を中心に検討した。
　　第4章ではまず、発生源解析への主成分分析法の適用とその数学的取り扱いに
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っいて概観し、次に主成分分析法を発生源解析に適用した場合の、データの利用
法やデータに内在する誤差が解析結果に及ぼす影響、すなわち主成分分析法によ
る発生源解析の信頼性、について検討した。
　第5章では、第3，4章で検討した発生源解析の信頼性に関する検討結果を参
考に解析条件を設定し、国設大気測定局9局での定期観測及び大阪府内8地点で
の特別観測により測定された金属成分濃度データに対し、発生源解析を実施した。
　第6章では発生源寄与評価におけるもっとも基本となる粒子状物質の化学成分
分析をPIXE法により検討するために、標準試料を作成し、その定量化にっい
て検討した。すなわち、PIXE法の実験装置の概要について述べ、標準試料の
作成法およびPIXE分析条件、感度曲線について検討した。次に、これらの結
果を基に、大気エアロゾル粒子のPIXE分析における分析条件について検討し、
さらに、PIXEスペクトルの解析法を開発した。
　第7章では時間分解能が高い発生源解析を目的として、短時間のサンプリング
を行い、大気エアロゾル粒子の金属元素濃度を分析し、その分析結果を基に、C
MB法により発生源寄与率の推定を行なった。
　第8章では本研究のまとめと今後の問題点などについて述べた。
参考文献
1．環冶宇大気保全局大気規制課、一般環境大気測定局測定結果報告（昭和61年）
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2．大気エアロゾル粒子の特性と発生源解析法
　本章では最初に、粒子状汚染物質（大気エアロゾル粒子）の汚染推移、汚染特
性にっいて概観し、次に粒子状大気汚染物質の発生源解析法についてまとめた。
2．1　浮遊粒子状物質の汚染現況
2．1．1　浮遊粒子状物質の汚染推移
　環境基準で設定されている浮遊粒子状物質については、日本各地で1時間濃度
値として測定され、　「一般環境大気測定局測定結果報告」1）として毎年報告され
ている。ここでは、1974～83年度の10年間に報告されたデータを用い、浮遊粒子
状物質の汚染推移を考察した。なお、解析に用いたデータは、年間6000時間以上
の測定時間を有するいわゆる“有効測定局”のデータであり、この内10年間継続
して有効データを有する34局（東京都内5局、都下2局、富山7局、京都3局、
大阪・堺3局、兵庫6局、烏取1局、広島4局、福岡3局）を、　“継続34局”と
呼ぶことにする。
　また、継続34局中の東京都内5局、大阪・堺3局、京都3局の計11局について
は、大都市域に位置し汚染レベルが比較的高い測定局であり、　‘‘大都市域継続11
局”と呼ぶことにする。また、この3都市域での各年の全有効測定局は、　‘‘大都
市域有効測定局”と呼ぶ。Fig．2．1には各年における全有効測定局及び大都市域
有効測定局、ならびに継続34局及び大都市域継続11局を対象測定局として、それ
ぞれ求めた1974～83年における総平均値の推移を標準偏差と共に示した。図中（
，）内の数字は前者がその年における全有効測定局数を、また後者は大都市域有効
測定局数を表わす。これより、全国的にみても大都市域に限ってみても、いずれ
の場合にも粒子状物質汚染が年々改善されていることは明白である。ただし、全
国的な平均濃度の推移が1975～78年には比較的ゆるやかに、そしてその後はやや
急激に減少しているのに対し、大都市域でのそれはそのちょうど逆の傾向を示し、
1978年迄は急激に、そしてその後はゆるやかな減少傾向を示している。そして、
大都市域での平均濃度は全国的な平均濃度よりかなり高く、大都市域での粒子状
物質汚染が特に問題であることがわかる。
　また全国的な観点から、対象測定局が各年の全有効測定局である場合と継続34
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局である場合とについて比較すると．1980年までは両者の平均濃度にはほとんど
差がないが、1981年以後は全有効測定局に対する平均濃度の方が低くなっている。
このことは1981年以後の増設測定局が継続34局平均に比べ、平均的に汚染レベル
の低い所にあることを意味しているといえよう。
　次に、環境基準との対比で粒子状汚染の経年変化を考察する。長期的評価に基
づく環境基準達成の判定条件は、①日平均値が0．10皿g！m3を超えた日が2日以上連
続したことがない、②日平均値の98％値が0．10mg／m3を越えない、の2条件を満足
することとされている。全有効測定局、及び継続34局についての1974～83年にお
ける環境基準達成率状況をFig．2．2に、大都市域有効測定局及び大都市域継続11
局に対する同様な達成率状況をFig．2．3に示した。
　全有効測定局についてみた場合、1981～83年における環境基準達成率は、それ
以前の20％台から38．1，49．0，63．0％へと急上昇している。一方、継続34局につ
いての1981～83年における環境基準達成率も29．4，38．2，44．1％と上昇し改善傾
向を示しているが、全有効測定局についての改善率に比べ低率に留まっている。
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